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摘要 : 超 宽 禁 带 半导体 氧化 锋 是 当前 半导体 领域 研究 的 热点 材料 ， 但 采用 常规 的 掺 杂工 艺 尚 未 在 大 
块 晶体 上 实现 其 p 型 挫 杂 ， 这 阻碍 了 其 应 用 。 质 子 辐 照 巡 变 挫 杂 是 利用 高 能 质子 与 靶 材 料 核 反应 所 
产生 的 巡 变 产物 来 实现 迭 杂 。 多 种 巡 变 产物 县 有 不 同 的 挫 杂 效果 ， 有 妃 通 过 多 种 摊 杂 元 素 的 库伦 灯 

Fr BUN SEALER p 型 迭 杂 ,本文 利用 带电 离子 反应 的 蒙特 卡 洛 软 件 FLUKA 对 100Mey 质子 辐 照 氧 
MARU EBA AOI. RA, HRA SE 100 天 后 ， 活 化 活 度 下 降 约 四 个 数量 级 ， 娘 变 
产物 元 素 浓 度 趋 于 稳定 。 分 析 不 同 掺 杂 类 型 的 巡 变 产物 元 素 浓 度 ， 表 明 质 子 辐 照 巡 变 能 形成 净 p 型 
掺 杂 。 在 靶 材 料 不 同 深度 处 的 净 p 型 迭 杂 浓度 有 所 差异 ， 在 深度 0. 6-0. 9cm 处 净 p 型 迭 杂 浓度 最 大 ， 
fF 10cm? HAR VERE BIA 4. 26X10"cm ”。 与 40MeV 质子 辐 照 和 中 子 辐 照 巡 变 的 掺 杂 相 比 ，100MeV 
质子 辐 照 巡 变 迭 杂 效率 更 高 。 


oF} 


7 


关键 词 : ALK: BIR: 质子 辐 照 
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Abstract: Gallium oxide, a wide band gap semiconductor, is a focus material in the 
semiconductor field at present. However, the conventional doping process has not achieved 
its p-type doping on bulk crystals, which hinders its application. Proton irradiation 
transmutation doping is realized by using the transmutation products produced by the nuclear 
reaction between high-energy protons and target materials. Many transmutation products have 
different doping effects, and it is expected to achieve P-type doping of gallium oxide based 
on Coulomb coupling effect of various doping elements. In this paper, the transmutation 
doping of gallium oxide irradiated by 100MeV protons is simulated and analyzed by using 
the Monte Carlo software FLUKA of ion reaction. The results show that after 100 cooling 


days after irradiation, the activation activity decreases by about four orders of magnitude, 


and the element concentration of transmutation products tends to be stable. The analysis 
of element concentrations of transmutation products with different doping types shows that 
proton irradiation transmutation can generate net P-type doping. The net P-type doping 
concentration is different at different depths of the target material. It is the largest 
at the depth of 0.6-0.9cm, which can reach 4.26X10“cm* per 10°cm* irradiation fluence. 
Compared with the doping of 40MeV proton irradiation and neutron irradiation, 100MeV proton 


irradiation transmutation doping efficiency is higher. 
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1 引言 


从 20 世纪 40 ERR, 世界 上 第 一 个 晶体 管 从 美国 贝尔 实验 室 诞生 ， 这 标志 着 人 类 
进入 了 电子 时 代 。 硅 、 钳 等 第 一 代 半 导体 为 以 集成 电路 为 核心 的 电子 工业 的 飞速 发 展 黄 
定 了 基础 。 而 后 ， 砷 化 儿 等 第 二 代 半 导体 、 氮 化 多 等 第 三 代 半 导体 以 其 更 大 的 禁 带 宽度 
和 更 快 的 电子 饱和 迁移 速率 等 优势 ””“， 在 功率 器 件 等 领域 蓬勃 发 展 ， 目 前 已 经 实现 商业 
化 。 氧 化 尔 被 称 为 “第 四 代 ” 半 导体 一 一 超 宽带 隙 半导体 材料 的 代表 , 具有 比 传统 宽带 
隙 半导体 更 优越 的 性 能 ”， 其 临界 击 穿 电 场 约 8 MeV/cm”、 禁 带宽 度 约 4.9eV”， 被 认 
为 是 能 够 在 高 温 、 强 辐射 、 高 频 等 特殊 工 况 下 稳定 工作 的 半导体 材料 。 

1952 年 ，Roy @A HURST AREA AAA”. EP, BAAR A 
TRER”, thE E SURES EE BRAT. AB, de RRMA SAAR 
ZEAE AB ROPER MUR. SBE RR. 高 功率 电子 器 件 ””" 等 领域 发 挥 作用 。 然而 ， 
URE 2b Hh YA ae p 型 迭 杂 困难 的 问题 。Liu 等 人 在 2010 年 
RAAT LAW RAKE p WBA. 他 们 利用 NH3 ER, 采用 化 学 气相 沉积 
方法 制备 了 NN 元 素 挫 杂 的 氧化 销 纳米 线 , 并 验证 了 氧化 销 纳 米线 具有 p 型 导电 性 质 。.2018 
Æ, Adam T.Neal 等 人 测定 Mg #248B-Ga203 的 电离 能 为 1.1eV™"。2019 Æ, Su 等 人 利用 
磁 控 溅 射 法 实现 了 Mg、Zn SEU p HBR, ME Mgaa Zna r” Æ H ih aT 
引入 能 级 位 于 价 带 上 方 1.00eV 和 0.79eV™. 2021 Æ, Jani Jesenovec 等 人 对 以 提 拉 法 制 
RRE Zn 氧化 匀 电 导 率 进行 测量 ， 由 于 挫 杂 能 级 较 深 ， 并 未 检测 到 p 型 导电 。2022 
年 ，Ekaterine Chikoidze 等 人 采用 化 学 气相 沉积 法 制备 挫 Zn WSR, FR 
霍 尔 效应 测量 确定 Zna 引入 的 掺 杂 能 级 电离 能 为 0.77eVv， 能 够 在 高 温 下 电离 出 自由 空 
K”. ARKE, SKE, WRAZ FRIKI p BARA RE. HF 
在 双 极 器 件 制作 、 耗 尽 层 制备 等 应 用 领域 ， 都 需要 实现 mn 型 和 op APB AR sh, p 型 
失 杂 困难 限制 了 氧化 久 材 料 在 电子 器 件 领 域 的 发 展 。 

FAK p 型 挫 杂 困难 的 原因 ， 目 前 诸多 分 析 可 以 被 归结 为 三 点 : (1) 宽带 隙 半 
导体 的 唱 格 结构 强度 高 ， 诸 如 热 扩 散 、 离 子 注 入 等 传统 挨 杂 方法 难以 将 杂质 原子 置 于 唱 
RAE”; (2) 理论 上 和 暂 没 有 发 现 单一 挫 杂 的 浅 能 级 p BBA; G) 带 有 本 征 缺 
BULK SES n 型 ， 自 补偿 效应 阻碍 了 p BRM RR. 

巡 变 掺 杂 是 一 种 利用 唱 格 原子 发 生 核 反应 后 的 巡 变 实现 半导体 挫 杂 的 方法 , 能 够 解 
决 传统 挫 杂 方法 难以 将 杂质 原子 置 于 晶 格 点 处 的 问题 。 娘 变 迭 杂 在 上 个 世纪 便 有 研究 ， 
该 方法 无 需 扒 杂 元 素 源 ， 通 过 核反应 生成 的 激发 态 核 衰变 形成 新 核 的 机 理 实现 掺 杂 。 妨 
变 掺 杂 主 要 依靠 中 子 辐 照 和 质子 辐 照 ， 本 文 研究 质子 辐 照 娘 变 挫 杂 。 这 种 挫 杂 方式 可 以 
保证 大 部 分 摊 杂 核 位 于 唱 格 点 处 。 由 于 质子 在 靶 材 料 中 射程 较 大 ， 相 较 于 传统 热 扩 散 方 
法 ， 质 子 辐 照 妨 变 掺 杂 可 以 在 样品 内 产生 更 加 均匀 的 杂质 分 布 。Julie V. Logan 等 人 利用 
FISPACT-II 软件 ， 对 2-40MeV AG tei SBIR ALR ARCA ET, 通过 计算 净 p 
HERRE, HET WAR AR FE SAK p 型 迭 杂 的 可 能 途径 。 

Xt FAR PR ERB AR ERS HE SET Ie. 理论 上 ， 有 分 析 认 
HAARLEM p 型 掺 杂 杂 质 元 素 ”; Alexandros Kyrtsos 等 人 利用 密度 泛 函 理论 分 
析 了 部 分 金属 元 素 在 氧化 锋 失 杂 中 的 能 级 ， 认 为 Li、Na、Be、Mg、Ca、Cu、Zn 等 都 
是 潜在 的 p 型 掺 杂 杂质 ， 但 都 指明 上 述 杂 质 是 深 能 级 杂质 ”。 在 单一 挫 杂 研究 受阻 的 情 
WF, SBA a TEE., CEU BK OS HE SABAH, WTKR 
FEB AR A PEC AE CTT RE, 已 经 被 证 实 是 一 种 有 效 的 实现 p BAR TT 
法 ”。Liying Zhang 等 人 通过 第 一 性 原理 论证 了 氧化 儿 中 N-Zn 共 掺 杂 比 N 元 素 单一 挫 
杂 所 引入 的 电离 能 更 低 ”"; Cheng Tang 等 人 基于 第 一 性 原理 推 疡 N 元 素 与 金属 元 素 Se 
Tis Cr, Mn, Fe, Cu, Ni, Zn 等 组 成 双 元 素 共 掺 杂 ， 可 以 降低 氧化 锋 禁 带宽 度 使 其 实 


arr 


ap 


现 p 型 导电 号 。 其 中 ,N-Mn FESR A N-Cu FEAL AY BE Hy LAL Rt IR, 分别 为 2.5leV 
和 2.12eV™. Ling Li 等 人 基于 密度 泛 函 理 论 推断 ，N-P HERH N 或 P ABR 
离 能 更 低 、 空 穴 有 效 质量 更 小 ， 这 将 会 增加 半导体 内 空 穴 浓度 ”。 目 前 ， 实 验 上 开展 氧 
化 锭 共 挫 杂 的 探索 还 比较 少 ， 对 于 上 述 理论 计算 结果 还 需要 更 多 的 实验 验证 。Man Hoi 
Wong 等 人 利用 离子 注入 法 实现 了 N-Mg FEAR, FER SUL RM T RT MA 
现象 , 证 实 共 迭 杂 发 挥 了 降低 电离 能 、 电 离 自由 空 穴 的 作用 ”。 对 于 质子 辐 照 巡 变 掺 杂 ， 
FUERA SSA LET LA ICR. 具有 十 几 种 元 素 共 摊 杂 的 效果 在 理论 模拟 上 存在 
困难 ,但 从 双 元 素 共 挫 杂 的 理论 计算 和 实验 结果 来 看 ， 多 元 素 共 挫 杂 是 降低 禁 带 宽度 从 
Tt SGML Ss i, PAULA p 型 挫 杂 的 一 种 可 能 途径 。 

在 现 有 工艺 水 平 下 , 氧化 销 制 备 过 程 中 不 可 避免 地 存在 本 征 缺 陷 , 含 有 本 征 缺 陷 ( 主 
要 为 氧 空位 ) ACER i PRE Z TEMI on 型 ， 这 会 补偿 巡 变 返 杂 的 p 型 杂质 “。 为 
了 避免 本 征 缺 陷 对 娘 变 挫 杂 结果 的 干扰 , 实际 实验 中 将 采用 含 铁 0. 14 wt %0 HACER EN 
靶 材 料 ， 利 用 铁 元 素 深 p 型 杂质 的 特性 来 中 和 本 征 缺 陷 带 来 的 n BR RO. SRE, 


利用 质子 辐 照 巡 变 掺 杂 的 方法 ,理论 上 能 够 解决 现 有 的 p 型 挫 杂 的 问题 ,具有 实现 氧化 
E p 型 摊 杂 的 可 能 性 。 

本 文 结 构 安 排 如 下 : 第 一 部 分 为 引言 ， 第 二 部 分 介绍 质子 辐 照 巡 变 仿真 方法 ; 第 三 
部 分 分 析 娘 变 挫 杂 的 仿真 结果 ， 为 后 续 实验 工作 提出 建议 ， 第 四 部 分 为 总 结 与 展望 。 
2 仿真 分 析 方 法 

质子 辐 照 巡 变 过 程 利用 蒙特 卡 罗 仿 真 软件 FLUKA (4-3.1) BEAT BLO”. FLUKA 仿 
真 中 辐 照 条 件 的 设 定 依 据 中 国 原子 能 科学 研究 院 强 流质 子 回话 加速 器 的 出 束 能 力 , 设 定 


质子 能 量 为 100MeV。 HUA EHE ERAH p ALR BE 6.44g/cm?“””。 利用 SRIM (2013) 
HAEA RM TERAM PE, RR 1 a) 所 示 。100MeV Ji FFE ALERT 
FEA 1.71cm. Att, Bee ARM EEE 18cm. EGA lem 的 圆柱 体 ， 轴 向 与 辐 照 
方向 相同 ， 束 流光 斑 均 匀 完 全 覆盖 垂直 轴 向 的 材料 截面 。 依 据 图 1 (a) 数据 ， 可 以 推断 
出 靶 材 料 深度 与 入 射 质子 能 量 的 关系 ， 结 果 如 图 1 Cb) 所 示 。 这 使 得 我 们 通过 分 析 不 同 
深度 处 氧化 儿 的 妨 变 元 素 浓 度 ， 可 以 分 析 不 同 能 量 质子 辐 照 的 妫 变 失 杂 效果 。 

氧化 销 在 质子 辐 照 过 程 和 冷却 过 程 中 ， 晶 格 原子 会 妨 变 成 为 多 种 其 他 元 素 原 子 。 不 
同 元 素 的 挫 杂 效果 一 般 不 同 ， 同 种 元 素 不 同 核 素 的 挫 杂 效果 差异 不 大 。 因 此 ， 分 析 挫 杂 
类 型 时 按照 元 素 分 类 进行 讨论 。 表 1 总 结 了 本 工作 中 涉及 的 知 干 种 元 素 的 挫 杂 效果 和 挫 
杂 类 型 。 需 要 注意 的 是 ， 半 导体 掺 杂 浓 度 及 效果 并 不 是 只 由 挫 杂 元 素 决定 。 唱 格 缺 陷 与 
杂质 类 似 ， 也 能 够 破坏 唱 格 中 严格 的 周期 性 势 场 ， 从 而 在 禁 带 中 引入 能 级 。 氧 化 久 本 征 
缺陷 和 辐 照 缺陷 ， 在 FLUKA 仿真 中 无 法 分 析 。 在 本 工作 中 ， 本 征 缺 陷 引 起 的 na 型 返 杂 
可 认为 被 材料 制备 中 挨 有 的 Fe 元 素 中 和 和。 质子 辐 照 缺陷 对 挨 杂 效果 的 影响 较为 复杂 。 
A.Y.Polyakov 等 人 证 明了 10MeV 质子 辐 照 能 够 引起 氧化 锋 晶 体内 部 陷阱 能 级 密度 的 增 
大 。 进 一 步 分 析 认 为 ， 质 子 辐 照 缺陷 主要 是 锻 空 位 以 及 匀 空 位 与 质子 形成 的 配合 物 结 
AE, ERRESA ETKI, REME n 型 挫 杂 的 作用 。Kejia Wang 等 人 研究 了 更 
高 能 量 质子 辐 照 引发 的 缺陷 和 “， 证 实在 80MeV EATHAR, g PARMAN 
空位 密度 都 会 增加 ， 且 氧 空位 增加 幅度 更 大 。 而 且 ， 这 些 辐 照 缺陷 使 得 禁 带 宽度 降低 ， 
氧化 锋 晶 体 费 米 能 级 上 移 ” 。 高 能 量 质子 辐 照 更 易 将 晶 格 原子 撞 离 晶 格 点 位 ， 这 会 降低 
晶体 质量 ， 对 器 件 制 作 不 利 。 由 于 这 种 缺陷 对 挫 杂 浓度 的 影响 难以 仿真 ， 本 文理 论 分 析 
中 忽略 了 这 类 缺陷 对 巡 变 迭 杂 的 影响 。 无 论 如 何 实现 摊 杂 ， 与 离子 注入 法 迭 杂 类 似 ， 采 
用 高 温 辐 照 以 及 辐 照 后 退火 ， 都 能 够 有 效 地 降低 辐 照 损伤 造成 的 影响 。 
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表 1 MARTA BRAD 
Tab.l Doping Types of Elements 
BRICK BIRR BRAD 
FEAR PB EAS iota, 也 可 作为 间隙 式 杂 质 , 研究 认为 其 
H 充当 n WA BDRM MERC A, 也 可 以 钝 化 部 分 掺 杂 \ 
杂质 ， 降 低 杂 质 掺 杂 的 效果 ”“”。 需 要 高 温 退 火 予 以 消除 
fe 没有 相关 报道 ”, 会 在 晶 格 内 形成 氨 泡 等 结构 造成 大 量 唱 体 缺陷 , 需 
要 高 温 退 火 予 以 消除 
Li p 型 杂质 , 受 主 能 级 1.67-1.84eV。 p 型 
Be p 型 杂质 p 型 
B 未 确定 2 \ 
早期 认为 属于 n 型 杂质 ” , 近期 研究 认为 碳 原子 更 可 能 处 于 负电 荷 状 Ai 
态 ， 应 归属 于 深 p 型 杂质 "， 受 主 能 级 大 于 2V ia 
N p 型 杂质 , 受 主 能 级 大 于 1.33eV p 型 
Cr n HAR n 型 
Mn p HAR p 型 
Fe ETR p 型 杂质 ， 可 用 来 制造 半 绝 缘 器 件 …™ p 型 
Co 未 确定 \ 
Ni p 型 杂质 ， 受 主 能 级 0.76ev""™" p 型 
Cu p 型 杂质 ， 受 主 能 级 0.96ev""! p 型 
po 摊 杂 能 级 相对 较 浅 的 p 型 杂质 , 是 实现 净 p 型 迭 杂 的 主导 元 素 *”， pa 
电离 能 小 于 0.5eV 
Ge Hen 型 杂质 ， 电 离 能 0.01-0.03eV， 是 实现 净 p 型 迭 杂 的 最 大 阻碍 元 1 型 


素 [19, 26, 45] 


辐 照 产生 的 放射 性 核 素 浓度 随时 间 的 变化 满足 下 述 关 系 : 
N(t)= Ne™” 


式 中 是 时 间 ，No 为 =0 时 刻 放射 性 核 素 浓度 ，N(W 为 1 时 刻 放射 性 核 素 浓度 。4 是 衰变 
常数 ， 与 核 素 半衰期 了 的 关系 为 : = 一 上 一 <。 下 面 列 出 核 素 浓度 时 变性 分 析 中 对 迭 杂 
后 电学 性 能 影响 较 大 的 衰变 过 程 。 


71 B* 100 71 
— . 
Ge 11.4d Ga; 


"Ga— £3 4 "Ge; 


21.1min 


69 B* 100 69 B 100 69 : 
Ge 39h > Ga< 56.4min Zn; 


68 B* 100 68 B* 100 68 。 
Ge 270.8d > Ga 67.6min > Zn; 


87 B* 100. 87 Br 100. 677 
Ge 18.9min > Ga 3.3h > Zn; 


66 B* 100 66 B* 100 66 B 100 6n, 
Ge 2.3h > Ga 9.5h > Zn« 5.1min Cu; 


65 +100 、65 B*,100 G5 
Ga 15.2min > Zn 244d > Cu; 


64 B* 100 64 B39 64 Br 61 eN, 
aa? Men Gi Ni; 


63 B* 100 63 
—2 y . 
Zn 38.47 min Cu i 


62 B* 100 62 B* 100 62,7 
Zn 9.2h > Cu 9.7min > Ni 


3 结果 与 讨论 


FLUKA 仿真 中 , 使 用 USRBIN 卡 来 统计 靶 材 料 每 个 区 域 的 活 度 ; 使 用 RESNUCLE 
和 DCYSCORE 卡 来 统计 靶 材 料 每 个 区 域 的 核 素 浓度 。 为 了 使 本 次 仿真 结果 适用 于 各 种 
LERF, KARRERA OA) 浓度 进行 归 一 化 处 理 ， 即 后 文 各 计算 结果 是 质子 
辐 照 注 量 1x 10cm? 时 的 数据 。 仿真 结果 显示 , FRR KR ree 23 PUA CR: H 
He、LI、Be、B、C、N\、O、F、Ne、Sc、T、V、Cr、Mn、Fe、Co、NI、Cu、Zn、Ga、 
Ge, Aso E 1x10!Scm? 辐 照 注 量 下 , 对 氧化 锋 迭 杂 有 显著 影响 的 核 素 浓度 在 103-1014cm- 
量 级 。 据 此 ， 浓 度 低 于 10 "em 的 核 素 ， 其 对 挫 林 浓度 的 影响 小 于 百 分 之 一 甚至 干 分 之 
一 ， 在 后 文中 不 再 分 析 。 经 过 筛选 后 ， 靶 材料 中 余下 17 种 元 素 : H、He、Li、Be、B、 
C, N, O, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, Ga, Ge, PREP TAEI E FREE 
不 止 一 种 同位 素 。 具 有 分 析 意 义 的 共有 约 八 十 种 核 素 ， 其 中 半数 以 上 核 素 具有 放射 性 。 
本 文 将 鞭 材 料 活 度 分 析 、 娘 变 元 素 浓度 分 析 的 时 间 范 围 设 定 为 从 辐 照 结束 时 刻 到 辐 照 结 
束 一 年 后 。 因 此 ， 少 数 长 半衰期 核 素 ， 例 如 SNi、™4C 等 半衰期 在 数 百 年 甚至 千年 以 上 
的 核 素 ， 在 讨论 中 按 稳定 核 素 人 处理。 
3.1 放射 性 活 度 FLUKA 仿真 结果 

质子 辐 照 刚 结束 后 样品 活 度 很 大 ， 应 置 于 铅 镀 中 密闭 冷却 。 为 保证 人 员 和 环境 不 受 
辐 照 样品 放射 性 影响 ， 在 对 辐 照 样品 进行 处 理 时 ， 需 要 考虑 样品 活 度 。 图 2 给 出 了 邯 材 
料 活 度 随 冷 却 时 间 变 化 的 仿真 结果 ， 图 3 给 出 比 活 度 随 深度 变化 的 仿真 结果 。 上 述 图 中 
巡 变 元 素 浓度 已 经 转化 为 辐 照 注 量 1x10l6cm2 下 的 浓度 。 
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105 10% 103 103 107 10" 107 TO 
冷却 时 间 ( 天 ) 
图 2 靶 材 料 活 度 随时 间 的 变化 关系 
Fig.2 Relationship between activity and time 


— 辐 照 结束 时 刻 
一 一 冷却 1 小 时 
一 一 冷却 1 天 
一 一 冷却 1 周 
一 一 冷却 30 天 
一 一 冷却 100 天 


比 活 度 (Bq/cm3) 
TT 


0.00 0.25 0.50 0.75 1.00 1.25 1.50 1.75 
深度 (cm) 
图 3 部 材料 比 活 度 随 深 度 的 变化 关系 
Fig.3 Relationship between specific activity and depth 


从 图 2 中 可 以 看 出 ， 靶 材料 冷却 伊始 ， 活 度 在 10"Bq 量 级 。 冷 却 一 天 后 ， 活 度 下 降 
约 两 个 数量 级 ; 再 放置 一 个 多 月 ， 活 度 继续 下 降 约 两 个 数量 级 。 冷 却 100 天 时 ， 活 度 降 
低 到 107Bq 以下。 此 时 材料 中 剩余 的 放射 性 核 素 都 是 长 半衰期 核 素 ， 例 如 错 68. 44 60 
等 ， 活 度 的 下 降 非 常 缓慢 。 从 图 3 中 可 以 看 出 ， 在 深度 0-1.Scm 范围 内 ， 鞭 材料 各 区 域 
比 活 度 大 小 没有 明显 变化 。 深 度 大 于 1.7cm 区 域 的 革 材 料 比 活 度 大 幅 下 降 ， 这 是 因为 质 
子 射程 为 1.71cem， 更 深 处 的 材料 受到 质子 辐 照 的 影响 极 小 。 

因此 , 我 们 在 下 文中 选取 冷却 时 间 100 天 的 节点 , RAEN RAER ARMAN. 
3. 2 RBA FLUKA 仿真 结果 

将 靶 材 料 在 深度 上 每 一 毫米 划分 为 一 个 区 间 , 绘制 该 区 间 内 冷却 100 天 时 各 种 元 素 
浓度 ， 并 连接 不 同 深度 处 同 种 元 素 的 点 ， 得 到 图 4。 杂 质 元 素 中 Mn, Cr 元 素 浓度 低 于 
图 中 浓度 下 限 ， 因 此 图 中 未 绘 出 。 
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图 4 冷却 100 天 后 鞭 材 料 中 巡 变 元 素 浓度 的 分 布 


Fig.4 Distribution of transmutation element concentration after cooling for 100 days 


在 巡 变 摊 杂 引入 的 元 素 中 ，H 元 素 在 肢 材 料 各 个 深度 处 都 是 浓度 最 大 的 元 素 。 而且 
随 着 深度 增加 ，H 元 素 的 浓度 越 来 越 高 ， 说 明 深 度 不 断 接 近 100MeV 质子 的 射程 。 尤 其 
在 深度 大 于 1.5cm 时 ，H 元 素 浓度 急剧 增 大 ， 这 将 在 半导体 内 形成 大 量 的 晶体 缺陷 和 配 
合 物 结构 ， 使 其 不 再 适宜 制作 半导体 器 件 。 所 以 ， 在 实验 中 ， 氧 化 儿 有 材料 厚度 可 以 不 
超过 15cm. p 型 挫 杂 的 重要 元 素 Zn， 在 深度 小 于 1.5cm 时 ， 其 浓度 随 厚度 分 布 变 
化 范围 相对 较 小 。 而 n 型 摊 杂 的 主导 元 素 Ge， 其 浓度 随 着 深度 的 增加 而 增加 。 鞭 材料 
深度 1.5-1.6cm 处 Ge 元 素 浓度 约 为 深度 0-0.1cm 内 Ge 元 素 浓度 的 4.5 倍 。 这 说 明 ， 材 
料 后 端 净 p 型 挫 杂 浓度 会 有 所 下 降 。C、N、Ni、Cu 等 p 型 迭 杂 元 素 ， 随 着 深度 的 增 大 ， 
其 浓度 增 减 趋势 不 尽 相 同 。Co、Fe、Mn 等 元 素 ， 只 在 材料 前 端 甚至 近 表 面 处 有 较 高 的 
浓度 分 布 。 

为 了 探求 什么 深度 下 材料 的 净 p 型 摊 杂 浓度 最 高 , 根据 表 1 对 不 同 元 素 摊 杂 类 型 的 
归 类 ， 本 文 计算 了 各 深度 处 净 p HARKE: p WB RGR IA: Lis Bes C N, Fes 
Ni, Cu, Zn, Mn; n 型 掺 杂 元 素 包 括 : Ge. Cro p 型 掺 杂 元 素 浓度 之 和 减 去 n WBA 
元 素 浓 度 之 和 为 净 p 型 摊 杂 浓度 。Co、B 不 纳入 统计 。Co TOR TERM EL Ain, YR ER 
于 Ge, Zn 等 主要 杂质 元 素 浓 度 一 个 数量 级 ; 在 靶 材 料 中 部 ， 其 浓度 低 于 主要 杂质 元 素 
浓度 的 百 分 之 一 。 因 此 Co 元 素 不 纳入 浓度 计算 不 会 给 净 p 型 挨 杂 浓度 统计 带 来 影响 。 
B 元 素 浓 度 虽 然 可 达 103cm3 量 级 ， 但 除了 在 材料 后 端 (深度 大 于 14cm) 浓度 出 现 明 
显 下 降 外 ,其 他 区 域 的 浓度 基本 相同 。 因 此 B 元 素 不 纳入 浓度 计算 对 净 p BARRE 
计 带 来 的 影响 也 很 小 。 图 5 绘制 出 冷却 100 天 时 ， 单 位 辐 照 注 量 下 不 同 深度 处 的 净 p 型 
BAIR; 同时 给 出 冷却 时 间 50 天 的 数据 ， 作 为 短 冷 却 时 长 下 挫 杂 效果 的 参考 。 


= -~ n 型 杂质 浓度 (冷却 50 天 ) 
一 一 "型 杂质 浓度 (冷却 100 天 ) 
~~ p 型 杂质 浓度 {冷却 50 天 ) 
一 一 "型 杂质 浓度 (冷却 100 天 ) 
==- 净 p 型 杂质 浓度 (冷却 50 天 } 
一 一 净 p 型 杂质 浓度 (冷却 100 天 ) 
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图 5 F p ALS ARR REBT EIR Ht 


Fig.5 variation of net p-type doping concentration with depth 


从 以 上 数据 可 以 得 到 两 个 结论 : 一 、 在 各 个 深度 上 ， 冷 却 时 间 更 长 的 样品 ， 其 净 p 
型 摊 杂 浓度 更 高 ， 二 、 冷 却 100 天 时 ， 位 于 深度 0.6-0.9cm 区 域内 的 样品 ， 其 净 p HB 
杂 浓 度 最 高 ， 每 1x1016cem? 辐 照 注 量 下 可 达 4.26x10Mcm3”。 结 合 图 1 b) 各 深度 处 质子 
能 量 的 数据 ， 可 推断 出 : 7045MeV kEm TERRE, ULCER p BARRIS RA o 
上 述 结论 中 ， 并 没有 考虑 深 能 级 杂质 电离 比率 和 多 元 素 共 挫 林 效 应 。 这 些 因 素 对 掺 杂 效 
果 的 影响 在 仿真 中 难以 进行 准确 模拟 ， 需 要 根据 实际 实验 来 推断 确定 。 

3. 3 妫 变 挨 杂 仿真 结果 对 照 分 析 

首先 ， 将 FLUKA 仿真 结果 与 文献 “质子 辐 照 仿真 结果 进行 比 对 ， 以 验证 本 仿真 的 
可 靠 性 。Julie V. Logan 等 人 于 2020 年 利用 FISPACT-II 软件 , 对 2-40MeV 能 量 质子 辐 照 
SALARY WE TCR EI RD TFET IS p 型 迭 杂 浓度 ”。 他 们 设置 了 6 组 仿真 条 件 : 
质子 能 量 分 别 为 2、5、10、20、30、40MeV， 辐 照 注 量 均 为 2.25x10Ycm?。 仿真 结果 显 
IR, 40MeV 质子 的 p HWA ARBOR. F p 型 迭 杂 浓度 为 8.1x1015cm?3。 

我 们 选取 6 组 能 量 中 的 最 大 值 40MeV 仿真 结果 进行 比 对 。 因 为 本 仿真 中 的 不 同 能 
量 质子 辐 照 巡 变 效果 是 通过 获取 靶 材 料 不 同 深度 处 的 元 素 浓度 得 到 的 , 而 仿真 中 靶 材 料 
在 深度 上 的 最 小 分 度 值 为 Imm。 即 仿真 的 数据 是 对 材料 茶 处 mm 深度 范围 中 ， 最 高 能 
量 质 子 与 最 低能 量 质 子 的 平均 巡 变 迭 杂 效果 。 由 图 1 (b) 可 知 ， 能 量 越 大 ，lmm 厚度 
材料 涵盖 的 质子 能 量 范围 越 小 ， 比 对 的 误差 也 越 小 。 例 如 :2MeV 和 40MeV 质子 分 别 位 
F FLUKA 仿真 中 深度 1.7-1.8cm、1.3-1.4cm 处 。 而 深度 1.7-1.8cm 包含 的 质子 能 量 范围 
约 为 0-7MeV， 与 2MeV 的 比 对 值 偏差 数 倍 ; 深度 1.3-1.4cm 包含 的 质子 能 量 范 围 约 为 
38-41MeV， 与 40MeV 的 比 对 值 最 大 偏差 仅 5% 

深度 1.3-1.4cm 处 氧化 久 中 主要 妨 变 元 素 浓 度 时 变性 如 图 6 所 示 。FLUKA 仿真 结果 
显示 ， 冷 却 100 天 时 ，HH 元 素 浓度 最 高 ， 接 近 1x10!5cm3， 人 金属 元 素 中 Zn TAKER 
高 , 约 为 2x10lcm3; 其 他 金属 元 素 按 浓度 次 序 由 高 到 低 为 Ge、Cu、Ni, 浓度 均 是 10% cm 
量 级 ， 其 他 非 金属 元 素 ，C、NN 元 素 浓度 较 高 ，Be 元 素 浓度 较 低 。 文 献 中 ，40MeV 
质子 辐 照 并 冷却 相同 时 长 条 件 下 , H 元 素 浓 度 超过 了 10!scm-3; 金属 元 素 中 Zn 元 素 浓度 
最 高 ， 在 1055-101Scm3 范围 中 ， 其 他 金属 元 素 按 浓度 次 序 由 高 到 低 前 三 位 分 别 是 为 Ge、 
Cu, Ni, WEM 101!5cm3 量 级 到 接近 1x104em3 不 等 。 其 他 非 金 属 元 素 中 ，C、N 元 素 
浓度 较 高 ， 低 于 Be 元 素 浓 度 的 还 有 Co, Fe, 元 素 。 由 于 FLUKA 仿真 中 ， 该 深度 处 
Co、Fe、 下 元素 浓度 低 于 10"cm?, A 6 统计 时 被 忽略 。 为 了 将 两 份 仿真 结果 对 比 ， 文 
献 “ 中 元 素 浓度 数值 归 一 为 1x101Scm? 注 量 下 。 两 份 仿真 中 浓度 最 大 的 六 种 元 素 计 算 结 


果 汇 总 至 表 2。 文 献 ” 数 据 来 源 于 图 片 ， 引 用 数值 时 存在 读数 误差 。 


TOM 一 一 一 一 er 
10-2 10-1 10° 10! 102 
时 间 ( 天 ) 


图 6 FALEZ 1.3-1. 4cm 深度 处 元 素 浓度 时 变性 


Fig.6 Relationship between element concentrations and time at 1.3-1.4cm depth 


除了 单一 元 素 浓度 计算 之 外 ， 文 献 “ 中 还 计算 了 40MeV JA FAR RSRIR TE, SUR 
冷却 50 天 后 净 p 型 返 杂 浓度 。 净 p 型 摊 杂 浓度 在 辐 照 注 量 换算 成 1x10156cm? 后 ， 取 值 
为 3.6x10Mcm3”“， 约 为 本 工作 中 75MeV 能 量 质子 辐 照 产生 的 净 p BARREN 85%。 
本 仿真 在 相同 条 件 下 的 计算 结果 为 3.79x10l4cm3， 与 其 偏差 约 为 5%。 偏 差 来 源 于 仿真 
软件 的 模型 差异 、 挫 杂 浓 度 计算 时 的 截断 误差 、 深 度 1.3-1.4cm 处 质子 能 量 范围 与 单 能 
40MeV 的 偏差 等 。 根 据 上 述 分 析 ， 对 于 净 p 型 迭 杂 浓度 的 计算 ， 本 仿真 与 文献 ”仿真 
的 结果 在 5% 误 差 范 围 内 是 一 致 的 。 


表 2 摊 杂 元 素 浓度 计算 结果 对 比 


Tab.2 Comparison of the calculated results of element concentration 


元 素 种 类 FLUKA 计算 结果 文献 “计算 结果 两 者 比值 
H 8.51x10'4cem? 7.64x10!4em? 1.11 
He 2.69x10!4em? 2.58x10!4em3 1.04 
C 7.93x10 8cm? 5.96x10 8cm”? 1.33 
N 9.06x10 cm? 1.13x10!4em? 0.80 
Zn 2.41«10'4em? 2.52x104cem3 0.96 
Ge 6.14«10 em? 6.17*10!3cem? 1.00 


其 次 ， 我 们 将 FLUKA 仿真 结果 与 文献 “中 子 辐 照 仿真 结果 进行 比 对 ， 以 论证 质子 
仿真 巡 变 挫 杂 效果 的 优越 性 。Julie V. Logan 等 人 利用 FISPACT-II 软件 ， 模 拟 了 12 个 不 
同 中 子 能 谱 作 为 中 子 源 对 氧化 儿 巡 变 迭 杂 的 效果 ”。 所 有 中 子 源 的 辐 照 注 量 均 为 
3.6x10'cem?. 仿真 结果 表明 ， 娘 变 挫 杂 引入 的 元 素 浓度 、 元 素 种 类 与 中 子 源 发 射 能 谱 紧 
密 相关 。12 个 中 子 源 中 ， 仅 252-Cf 和 JAEA-FNS JR AA LEAL EK AS p 型 挫 杂 的 可 
能 。 其 中 , JAEA-FNS MEETBARE p MBAR IK, 当 注 量 归 一 为 1x1016cm- 
时 , AMR p 型 迭 杂 浓度 约 为 2.39x10Mcm?。 与 本 工作 中 仿真 结果 对 比 , 在 1x10!Scm? 
注 量 下 ， 中 子 辐 照 巡 变 挫 杂 产生 的 净 p 型 掺 杂 浓 度 较 低 ， 约 为 75MeV 能 量 质子 辐 照 产 
ERNE p 型 摊 杂 浓度 的 56%。 


4 总 结 与 展望 


目前 ， 氧 化 匀 的 应 用 中 存在 着 p 型 掺 杂 困 难 的 问题 。 质 子 巡 变 掺 杂 有 具有 将 迭 杂 原子 
置 于 晶 格 点 位 的 优势 ， 而 且 能 够 进行 多 元 素 共 挫 杂 ， 这 为 实现 氧化 儿 p 型 迭 杂 提供 了 可 
能 。 本 文 利用 FLUKA 软件 对 100MeV Mi FARR UR EET iL, IRS ee 
注 量 下 靶 材 料 活 度 和 巡 变 元 素 浓度 的 仿真 数据 。 结 果 表明 ， 衣 材料 在 冷却 100 天 后 ， 比 
活 度 将 低 于 107Bqcm3。 在 靶 材 料 0.6-0.9cm 深度 区 域 , AURIS p 型 挫 杂 浓度 最 大 : 在 
1x1016cm2 质子 注 量 下 ,冷却 100 RARER AE WIA EI 3.79x10 em? 的 净 p HIB ARK EE 
根据 射程 与 质子 能 量 的 关系 ， 我 们 推断 能 量 为 70+5MeV M TXA AUC REST ME p ALB 
杂 的 效果 最 好 。 此 能 量 下 的 质子 辐 照 巡 变 掺 杂 效 果 也 优 于 文献 ”计算 的 其 他 能 量 质 子 辐 
照 和 中 子 辐 照 的 巡 变 掺 杂 效 果 。 将 本 仿真 与 文献 ”仿真 比 对 ， 在 误差 5% 以 内 两 者 对 净 
p 型 迭 杂 浓度 计算 结果 是 一 致 的 。 由 于 实际 工 况 下 ， 挫 杂 杂 质 不 可 能 均 全 部 电离 、 氧 化 
儿 存 在 辐 照 缺陷 、 本 征 缺 陷 与 铁 原子 掺 杂 不 能 完全 补偿 等 现实 因素 ,质子 辐 照 氧化 销 在 
实验 上 能 实现 多 大 浓度 的 p 型 巡 变 迭 杂 ， 未 来 还 需要 通过 实验 来 解答 。 
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